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Bescheinigung 

Die Hoechst Trespaphan GmbH in Neunkirchen/Deutschland hat eine Patentan- 
meldung unter der Bezeichnung 

"Siegelfahige biaxial orientierte Polypropylenfolie mit verbesserten 
Eigenschaften hinsichtlich Barriere" 

am 12. Februar 1998 beim Deutschen Patent- und Markenamt eingereicht. 

Das angeheftete Stuck ist eine richtige und genaue Wiedergabe der ursprung- 
lichen Unterlage dieser Patentanmeldung, 

Die Anmeldung hat im Deutschen Patent- und Markenamt vorlaufig die Symbole 
C 08 L. C 08 J und B 32 B der Intemationalen Patentklassifikation erhalten. 




. -.. .. Ml^Ooy( 

m m 1 * * ••••• 

• • •• •••• ••• • 

• • • ..• ..• 

HOECHSTTRESPAPHANGMBH 10.02.98 
-1- 



Siegelfahige biaxial orientierte Polypropylenfolie mit verbesserten 
Eigenschaften hinsichtlich Barriere 
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Die Erfindung betrlfft eine Polypropylenfolie mit verbesserten Barriereeigenschaf- 
ten hinsichtlich Durchtritt von Wasserdampf und vertjesserten mechanischen 
Eigenschaften. 

Die Verbesserung der mechanischen Eigenschaften von Folien. insbesondere von 
Folien fiir den Verpackungssektor, hat in letzter Zeit an Bedeutung zugenommen. 
Aus Kosten- und aus Umweltgriinden wiinscht die Verpackungsindustrie immer 
diinnere Folien bei gleichbleibender Maschinengangigkeit und gleichbleibenden 
bzw. verbesserten Barriereeigenschaflen, insbesondere hinsichtlich Durchtritt von 
Wasserdampf. 

Dunnere Folien haben jedoch eine uberproportional schlechtere Steifigkeit in 
Maschinenrichtung und damit ein wesentlich schlechteres Maschinenlaufvertialten. 
insbesondere auf den heutigen schnellaufenden Einschlagsmaschinen. Daneben 
ven-ingem sich mit der Reduziemng der Foliendicke die Bamereeigenschaflen 
ebenfalls uberproportional. Infolge der schlechteren Barriereeigenschaflen diinner 
Folien wird die Schutzwirkung der Folie gegenuber Austrocknung und Verderben 
des Fiillgutes stark eingeschrankt. 



25 



30 



Die Erhohung des Elastizitatsmoduls (E-Modul) in Maschinenrichtung ist seit jeher 
Gegenstand intensiver Bemiihungen. well diese mechanische Eigenschaft in 
unmittelbarem Zusammenhang mit der_anwendungstechHischen-Eignung-steht 
und somit das Verarbeitungsverhalten direkt bestimmt. 

Die Ban-iere von boPP-Folien hinsichtlich Wasserdampf (WDD) und Sauerstoff 
(SDD) nimmt mit der Foliendicke ab. Im ubilchen Dickenbereich von boPP-Folien 
(4 bis 100 urn) besteht z. B. zwischen der Wasserdampfbarriere (WDD) und der 
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Dicke (d) naherungs\A«ise ein hyperbolischer Zusammenhang (WDD • d = const). 
Die Konstante hangt im wesentlichen von der Rohstoffeusammensetzung und den 
Streckbedingungen ab. Fiir boPP-Verpackungsfolien nach dem Stand der Technik 
hat die Konstante einen Wert von etwa: const = 28 g •^lm/m^•d. Die 
Wasserdampfdurchlassigkeitvwurde hierbel nach DIN 53 122gemessen. 

Es ist bekannt bei boPP-Folien den E-A/lodul in Maschlnenrichtung entweder iiber 
die Verfahrenstechnik oder iiber Rohstoffmodifikationen oder die Kombination 
beider Moglichkeiten zu erhohen. 

Die ModiTizienjng von Polypropylenfolien mit verschiedenen Kohlenwasserstoff- 
harzen Ist im Stand der Technik bekannt Eine solche Rohstoffmodriziemng 
ermoglicht die Herstellung von Polypropylenfolien, deren mechanische Festigkeit 
in Langsrichtung gegenCiber Folien aus unmodifizierten Rohstoffen deutlich 
verbessert ist die Werte nachlangsverstreckter Folien Jedoch nicht en-eicht, und 
deren Schmmpf in Langsrichtung ebenfalls relativ hoch ist 

In der US-A-4,921,749 (= EP-A-0 247 898) wird eine siegelfahige boPP-Folle mit 
verbesserten mechanischen und optischen Eigenschaften beschrieben. Ebenfalls 
verbessert sind die Siegelbarkeit der Folie und die Durchlassigkeit fur Wasser- 
dampf und SauerstofF. Samtliche Verbesserungen resultieren aus der Zugabe 
eines niedrigmolekularen Harzes in die Basisschicht Der Harzanteil betragt dabei 
zwischen 3 und 30 Gew.-%. Das Harz hat ein Molekulargewicht deuOich kleiner als 
5 000, bevofzugt kleiner als 1 000, und betragt beispielsweise 600. Der Enrt/ei- 
chungspunkt des Harzes liegt be! 120 bis 140 "C. 

Die EP-A-0 645 417 beschreibt eine biaxial orientierte Polypropylenfolie deren 
n-heptanunl6slicher Ant il einen Kettenisotaxie-lndex. gemessen mittels '^C-NMR- 
Spektroskopie. von mindestens 95 % aufweist Die Basisschicht enthalt 1 bis 15 
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Gew.-% eines naturlichen oder synthetischen Harzes, welches einen Erwei- 
chungspunkt von 70 bis 1 70 °C besitzt 

Die US 5.155.160 beschreibt die Verbesserung der Barriereeigenschaften durch 
5 die Zugabe von Wachs in nicht orientierten Polypropylenfolien. Als Wachse 
werden Paraffinwachse und Polyethylenwachse mit einem Molekulargewicht von 
300 bis 800 beschrieben. Die Bamere soil unter 0.2 g/100 square inches /24 hours 
liegen. 

10 Es besteht ein kontinuierlicher Bedarf die Wasserdampfbarriere von biaxial 
orientierten Verpackungsfolien aus Polypropylen weiter zu verbessem. Alle bisher 
bekannten Methoden reduzieren die Wasserdampfbarriere noch nicht in dem 
gewiinschten Mafie oder beeintrachtigen andere wesentliche Folieneigenschaften 
in nicht akzeptabler Weise. 

15 

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung bestand daher darin, eine biaxial 
orientierte Polypropylenfolie zur Verfugung zu stellen. die sich durch eine gute 
Wasserdampfbanriere auszeichnet und gute mechanische Eigenschaften aufweist 
Die Folie mup lauf- und verfahrenssicher bei Produktionsgeschwindigkeiten von 

20 bis zu 400 nn/min herstellbar sein. Andere physikalische Folieneigenschaften. die 
im Hinblick auf ihre VenA/endung als Verpackungsfolie gefordert sind. durfen nicht 
nachteilig beeinflupt vjerden. Die Folie soli einen hohen Glanz, keine optischen 
Defekte in Fonn von Stippen oder Blasen. eine gute Kratzfestigkeit, bei einer 
niedrigen Foliendicke einen storungsfreien Lauf auf schnellaufenden 

25 Verpackungsmaschinen und eine niedrige Folientriibung aufweisen. Daruber 
hinaus durfen die Siegeleigenschaften nicht nachteilig beeinfluBt werden. 

Diese Aufgabe wird durch eine mehrschichtige biaxial orientiert Polypropylenfolie 
aus einer Basisschicht und mindestens einer siegelfahigen Deckschicht gelost. 
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deren kennzeichnende Merkmale darin zu sehen sind. daU die Basisschicht eine 
Kombination aus Harz und Wachs enthalt und das Harz ein mittleres 
Molekulargewicht Mw von 600 bis 1500 und das Wachs ein mittleres 
Molekulargewicht Mn von 200 bis 700 hat Die Unteranspruche geben bevorzugte 
5 Ausfuhrungsfonmen der Erfindung an. 

Die Basisschicht der Folie enthalt im allgemeinen mindestens 85 Gew.-%. vor- 
zugsweise 85 bis <100 Gew.-%. insbesondere 90 bis 95 Gew.-%. jeweils bezogen 
auf die Basisschicht, Propylenpolymer. 

10 

Im allgemeinen enthalt das Propylenpolymer mindestens 90 Gew,-%, 
vorzugs>A/eise 94 bis 100 Gew.-%. insbesondere 98 bis 100 Gew.-%, Propylen. 
Der entsprechende Comonomergehalt von hochstens 10 Gew.-% bzw. 0 bis 6 
Gew.-% bzw. 0 bis 2 Gew.-% besteht, wenn vorhanden, im allgemeinen aus 
15 Ethylen. Die Angaben in Gew.-% beziehen sich jeweils auf das 
Propylenhomopolymere. 

Bevorzugt sind isotaktische Propylenhomopolymere mit einem Schmelzpunkt von 
140 bis IZO^'C, vorzugsweise von 155 bis 165 °C, und einen SchmelzfluBindex 
20 (Messung DIN 53 735 bei 21,6 N Belastung und 230 ''C) von 1.0 bis 10 g/10 min. 
vorzugsweise von 1.5 bis 6.5 g/10 min. Der n-heptanl6sliche Anteil des Polymeren 
betragt im allgemeinen 1 bis 10 Gew.-%. vorzugsweise 2-5 Gew.-% bezogen auf 
das Ausgangspolymere. 

25 Die Molekulargewichtsverteilung des Propylenpolymeren kann je nach 
Anwendungsgebiet in breiten Grenzen variieren. Das Verhaltnis des Gewichts- 
mittels Mwzum Zahlenmittel Mn liegt im allgemeinen zwischen 1 und 15. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der erfindungsgemapen Folie liegt das 
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Verhaltnis des Gewichtsmittels M« zum Zahlenmittel Mn bei 2 bis 10. ganz beson- 
ders bevorzugt bei 2 bis 6. EIne derartig enge Molekulargewichtsverteilung des 
Propylenhomopolymeren der Basisschicht erreicht man beispielsweise durch 
dessen peroxidischen Abbau Oder durch Herstellung des Poiypropylens mittels 
5 geeigneter Metallocenkatalysatoren. 

Ein MaB fur den Grad des Abbaus des Polymeren ist der sogenannte Abbaufaktor 
A, welcher die relative Andemng des SchmelzfluBindex nach DIN 53 735 des 
Poiypropylens, bezogen auf das Ausgangspolymere, angibt 

10 

MFli 

A — 

MFI, 

MFIi = SchmelzfluBindex des Propylenpolymeren vor dem Zusatz des organlschen 
1 5 Peroxids 

MFl2 = SchmelzfluBindex des peroxidisch abgebauten Propylenpolymeren 

Im allgemeinen liegt der Abbaufaktor A des eingeseizten Propylenpolymeren in 
20 einem Bereich von 1 bis 15, vorzugs\A/eise 1 bis 10. 

Als organische Peroxide sind Dialkylperoxide besonders bevorzugt, wobei unter 
einem Alkylrest die ubiichen gesattigten geradkettigen oder verzweigten niederen 
Alkylreste mit bis zu sechs KohlenstofFatomen verstanden werden. Insbesondere 
25 sind 2,5-Dimethyl-2.5-di(t-butylperoxy)-hexan oder Di-t -butyl peroxid b evorzugt 

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform der Erfindung ist das eingesetzte 
Polypropylen hochisotaktisch. Fiir derartige hochisotaktische Polypropylene 
betragt der mittels "C-NMR-Spektroskopie bestimmte Kettenisotaxie-lndex des 
30 n-heptanunl6slichen Anteils des Poiypropylens mindestens 95 %. vorzugsweise 96 
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bis 99 %. 

Es wurde gefunden, daB die Auswahl eines derartigen hochisotaktlschen 
Polypropylens in uberraschend giinstiger Weise zusatzlich verbessemd mit der 
erfindungsgemaSen Kombination aus Harz und Wachs in der Basisschicht 
zusammenwirkt und die Wasserdampfbamere \«eiter verbessert 

Es ist erfindungswesentlich. daB die Basisschicht ein Kohlenwasserstoffharz mit 
einem mittleren Molekulargewicht Mw (Gewichtsmittel) von 600 bis 1500, 
vorzugsweise 700 bis 1200, vorzugsweise in einer IVIenge von 1 bis 15 Gew.-%. 
insbesondere 5 bis 12 Gew.-%. bezogen auf das Gesamtgewicht der Foiie enthalt 

Als Kohlenwasserstoffharze kommen grundsatzlich synthetische Harze oder Harze 
naturlichen Ursprungs in Frage, die im allgemeinen teilweise oder vollstandig 
hydriert sind. Der Enweichungspunkt der Harze liegt im allgemeinen iiber 80 "C 
(gemessen nach DIN 1995-U4 bzw. ASTM E-28). wobei solche Harze mit einem 
Enweichungspunkt von 100 bis 180 »C, insbesondere 120 bis 160 »C. bevorzugt 
sind. 

Kohlenwasserstoffharze umfassen im Sinne der vorliegenden Erfindung 
belspielsweise Erdolharze (Petroleumharze), Styrolharze. Cyclopentadienharze 
und Terpenharze (diese Harze sind in Ullmanns Encyklopadie der techn. Chemie, 
4. Auflage, Band 12, Seiten 525 bis 555. beschrieben). 

Die Erdolharze sind solche Kohlenwasserstoffharze. die durch Polymerisation von 
tiefzersetzten (deep-decomposed) Erdolmaterialien in Gegenwart eines 
Katalysators hergestellt werden. Diese Erdolmaterialien enthalten gewohnlich ein 
Gemisch von harzbildenden Substanzen wie Styrol. Methylstyrol, Vinyltoluol. 
Inden. Methylinden, Butadien. Isopren. Piperylen und Pentylen. Die Styrolharze 
sind Homopolymere von Styrol oder Copolymere von Styrol mit anderen Mono- 
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meren wie Methylstyrol. Vinyltoluol und Butadien. Die Cyclopentadienharze sind 
Cyclopentadienhomopolymere oder Cyclopentadiencopolymere. die aus Kohlen- 
teerdestillaten und zerlegtem Erdolgas erhalten warden, Diese Harze \A/erden 
hergestellt, indem die Materialien. die Cyclopentadien enthalten, wahrend einer 
5 langen Zeit bei hoher Temperatur gehalten werden. In Abhangigkeit von der 
Reaktionstemperatur konnen Dimere, Trimere oder Oligomere erhalten werden. 

Die Terpenharze sind Polymerisate von Terpenen, d. h. Kohlenwasserstoffe der 
Formel C10H16. die in fast alien etherischen Olen oder olhaltigen Harzen von 

10 Pflanzen enthalten sind. und phenolmodifizierte Terpenharze. Als spezielle 
Beispiele der Terpene sind Pinen, a-Pinen, Dipenten. Limonen, Myrcen. Camphen 
und ahnliche Terpene zu nennen. Bei den Kohlenwasserstoffharzen kann es sich 
auch urn die sogenannten modifizierten Kohlenwasserstoffharze handeln. Die 
Modrfiziemng erfolgt im allgemeinen durch Reaktion der Rohstoffe vor der 

15 Polymerisation, durch Einfuhrung spezieller Monomere oder durch Reaktion des 
polymerisierten Produkts. \Nobe\ insbesondere Hydriemngen oder Teiihydrierun- 
gen vorgenommen werden. 

Als Kohlenwasserstoffharze werden auBerdem Styrolhomopolymerisate. Styrolco- 
20 polymerisate. Cyclopentadienhomopolymerisate. Cyclopentadiencopolymerisate 
und/oder Terpenpolymerisate mit einem Erweichungspunkt von jeweils oberhalb 
135°C eingesetzt (bei den ungesattigten Polymerisaten ist das hydrierte Produkt 
bevorzugt). Ganz besonders bevorzugt werden die Cyciopentadienpolymerisate 
mit einem Erweichungspunkt von mindestens 140 °C oder Copolymerisate aus 
25 g-Methylsty rol und Vin vltoluol mit einem Erweichungspunkt„von 120„bis 150°CJn_ 
der Basisschicht eingesetzt. 

Es ist weiterhin erfindungswesentlich. daS die Basisschicht zusatzlich zu dem Harz 
ein Wachs mit einem Mn von 200 bis 700 enthalt. vorzugsweise in einer Menge 
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von unter 10 Gew.-%, insbesondere 1 bis 8 Gew.-% . insbesondere 1 bis 6 Gew.- 
%. Wachse umfassen im Sinne der vorliegenden Erfindung Polyethylenwachse 
und/oder Paraffine (makrokristalline und mikrokristalllne Paraffine). 

Polyethylenwachse sind niedrigmolekulare Polymere die im wesentllchen aus 
Ethyleneinheiten aufgebaut und teil- oder hochkristallin sind. Die Polymerketten 
aus den Ethyleneinheiten sind langgestreckte Molekule die verzweigt sein konnen, 
wobei kiirzere Seitenketten iiberwiegen. Im allgemeinen werden 
Polyethylenwachse durch direkte Polymerisation des Ethylens. gegebenenfalls 
unter Einsatz von Reglem, oder durch Depolymerisation von Polyethylenen mit 
hoheren Molmassen hergestellt ErfindungsgemaS haben die Polyethylenwachse 
ein mittleres Molekulargewicht Mn (Zahlenmittel) von 200 bis 700, vorzugsweise 
von 400 bis 600 und vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Polydispersitat) Mw/Mn von unter 2, vorzugsweise 1 bis 1,5. Der Schmelzpunkt 
liegt im allgemeinen im Bereich von 70 bis ISO'C, vorzugsweise 80 bis lOO'C. 

Paraffine umfassen makrokristalline Paraffine (Paraffinwachse) und 
mikrokristalllne Paraffine (Mikrowachse) . Die makrokristallinen Paraffine werden 
aus den Vakuumdestillatfraktionen bei deren Verarbeitung auf Schmierole 
gewonnen. Die mikrokristallinen Paraffine stammen aus den Riickstanden der 
Vakuumdestillation und den Sedimenten paraffinischer Rohole (Ausscheidungs- 
paraffine). Die makrokristallinen Paraffine bestehen ubenwegend aus n-Paraffinen, 
die zusatzlich je nach Raffinationsgrad iso-Paraffine, Naphtene und Alkylaromaten 
enthalten. Die mikrokristallinen Paraffine bestehen aus einem Gemisch von 
Kohlenwasserstoffe, die. bei Raumtemperatur vonMegend fest sind. Anders als bei 
den makrokristallinen Paraffinen sind die iso-Paraffine und naphtenische Paraffine . 
vorherrschend. Die mikrokristallinen Paraffin zeichnen sich durch das 
Vorhandensein von kristallisationshemmenden. stark verzweigten iso-Paraffinen 
und Naphtenen aus. Fiir die Zwecke der Erfindung sind Paraffine mit einem 
Schmelzpunkt von 60 bis lOO'C, vorzugsweise 60 bis SSX besonders geeignet 
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Es \A/urde gefunden. daS die Kombination von Wachs und Harz synergistisch 
zusammenwirkt und die Wasserdampfdurchlassigkeit von orientierten 
Polypropylenfolien iiben-aschend weiter verbessert, d.h. emiedrigt, wird. wenn das 
Mn des Wachses in einem Bereich von 200 bis 700 und das Mw des Harzes in 
einem Bereich von 600 bis 1500 liegt Es hat sich gezeigt, da(3 Wachse mit einem 
Mn von uber 700 nicht mit Harz zusammenwirken und keine zusatzliche Erhohung 
der Ban-iere gegeniiber Wasserdampf bewirken. Die Werte fiir die 
Wasserdampfban-iere solcher Folien liegt in der gleichen Grolienordnung wie die 
Barriere solcher Folien, vwelche nur das entsprechende Harz enthalten. 

In gleicher Weise ist es vwesentlich, daB das Mw des Harzes im Bereich von 600 
bis 1500 liegt Bei Uberschreilung des Mw von 1500 verschlechtert sich die 
Barriere gegeniiber solchen Folien die die erfindungsgemaGe Kombination aus 
Harz und Wachs enthalten. 

Zusatzlich zu der erfindungswesentlichen Kombination von Harz und Wachs kann 
die Basisschicht ubiiche Additive wie Neutralisationsmittel. Stabilisatoren. 
Antistatika und/oder Gleitmittel in jeweils wirksamen Mengen enthalten. 

Bevorzugte Antistatika sind Alkali-alkansutfonate, polyethennodifizierte. d.h. 
ethoxylierte und/oder propoxylierte Polydiorganosiloxane (Poiydialkylsiloxane, 
Polyalkylphenylsiloxane und dergleichen) und/oder die im wesentlichen gerad- 
kettigen und gesattigten aliphatischen, tertlaren Amine mit einem aliphatischen 
Rest mit 10 bis 20 Kohlenstoffatomen. die mit (o-Hydroxy-(Ci-C4)-alkyl-Gruppe_n_ 
substituiert sind, wobei N,N-bis-(2-hydroxyethyl)-alkylamine mit 10 bis 20 Kohlen- 
stoffatomen, vorzugsweise 12 bis 18 Kohlenstoffatomen, im Alkylrest besonders 
geeignet sind. Die wirksame Menge an Antistatikum liegt im Bereich von 0,05 bis 
0,5 Gew.-%. Des weiteren wird Glycerin monostearat in einer Menge von 0,03 % 
bis 0,5 % bevorzugt als Antistatikum eingesetzt 
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Gleitmittel sind hohere aliphatische Saureamide. hohere aliphatische Saureester. 
Wachse und Metallseifen sowie Polydimethylsiloxane. Die wirksame Menge an 
Gleitmittel liegt im Bereich von 0.01 bis 3 Gew.--/o. vorzugsweise 0.02 bis 1 
Gew.-%. Besonders geeignet ist der Zusatz von hoheren aliphatischen Saure- 
amiden im Bereich von 0,01 bis 0.25 Gew.-% in der Basisschicht Ein insbeson- 
dere geeignetes aliphatisches Saureamid ist Erucasaureamid. Der Zusatz von 
Polydimethylsiloxanen ist im Bereich von 0.02 bis 2.0 Gew.-% bevorzugt 
insbesondere Polydimethylsiloxane mit einer Viskositat von 5 000 bis 1 000 000 
mm^/s. 



Als Stabilisatoren konnen die iiblichen stabilisierend wirkenden Verbindungen fur 
Ethylen-. Propylen- und andere a-Olefinpolymere eingesetzt werden. Deren 
Zusatzmenge liegt zwischen 0.05 und 2 Gew.-%. Besonders geeignet sind phe- 
nohsche Stabilisatoren. Alkali-ZErdalkalistearate und/oder Alkali-ZErdalkalicar- 
bonate. Phenolische Stabilisatoren werden in einer Menge von 0.1 bis 0.6 Gew.- 
%. insbesondere 0.15 bis 0,3 Gew.-o/o. und mit einer Molmasse von mehr als 
500 g/mol bevorzugt Pentaerythrityl-Tetrakis-3-(3.5-di-TertiarbutyM-Hydroxy- 
phenyD-Propionat oder 1 .3.5-Trimethyl-2.4.6-tris(3.5-di-TertiarbutyM-Hydroxy- 
benzyl)benzol sind besonders vorteilhaft. 

Neutralisationsmittel sind vorzugsweise Dihydrotalcit. Calciumstearat und/oder 
Calciumcarbonat einer mittleren TeilchengroBe von hdchstens 0.7 ^m. einer 
absoluten TeilchengroGe von kleiner 10 um und einer spezifischen Oberflache von 
mindestens 40 m^/g. 

Die vorstehenden Angaben in % bezlehen sich jeweils auf das Gewicht der 
Basisschicht 
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Die erfindungsgemaSe Polypropylenfolie umfaBt mindestens eine. in einer 
bevorzugten Ausfiihrungsform beidseitig siegelfahige Deckschlcht/en aus 
Polymeren aus a-Olefinen mit 2 bis 10 Kohlenstoffatomen. 

Beisplele fur derartige a-olefinische Polymere sind 
ein Copolymer von 

Ethylen und Propylen Oder 

Ethylen und Butylen-1 oder 

Propylen und Butylen-1 oder 
eIn Terpolymer von 

Ethylen und Propylen und Butylen-1 oder 
eine Mischung aus zwei oder mehreren der genannten Homo-. Co- und 
Terpolymeren oder 

ein Blend aus zwei oder mehreren der genannten Homo-. Co- und Terpoly- 
meren, gegebenenfalls gemlscht mit einem oder mehreren der genannten 
Homo-, Co- und Terpolymeren, 
wobei insbesondere 

statistische Ethylen-Propylen-Copolymere mit 

einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2.5 bis 

8 Gew.-%, Oder 
statistische Propylen-Butylen-1 -Copolymere mit 

einem Butylengehalt von 2 bis 25 Gew.-%, bevorzugt 4 bis 20 Gew.- 

%, 

jevweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymeren, oder 
statistische Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymere mit 

einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2 bis 

6 Gew.-%, und 

einem Butylen-1 -Gehalt von 2 bis 20 Gew.-%, bevorzugt 4 bis 
20 Gew.-%, 

jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Terpolymeren. oder 
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ein Blend aus einem Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymeren und einem 

Propylen-Butylen-1 -Copolymeren 

mit einem Ethylengehalt von 0,1 bis 7 Gew.-% 
und einem Propylengehalt von 50 bis 90 Gew.-% 
und einem Butyien-1 -Gehalt von 1 0 bis 40 Gew.-%, 
jeweils bezogen auf das Gesamtgewlcht des Polymerblends, 
bevorzugt sind. 

Die in der Oder den Deckschicht eingesetzten vorstehend beschriebenen Co- 
und/oder Terpolymeren vweisen im allgemeinen einen SchmelzfluGindex von 1.5 
bis 30 g/10 min. vorzugsweise von 3 bis 15 g/10 min. auf. Der Schmelzpunkt liegt 
im Bereich von 120 bis 140 "C. Das vorstehend beschriebene Blend aus Co- und 
Terpolymeren hat einen SchmebfluSindex von 5 bis 9 g/10 min und einen 
Schmelzpunkt von 120 bis 150 »C. Alle vorstehend angegebenen 
SchmebfluBindices vwerden bei 230 °C und einer Kraft von 21,6 N (DIN 53 735) 
gemessen. 

Gegebenenfalls konnen alle vorstehend beschriebenen Deckschichtpolymeren in 
der gleichen Weise wie vorstehend fiir die Basisschicht beschrieben peroxidisch 
abgebaut sein. wobei gmndsatzlich die gleichen Peroxide vervwendet werden. Der 
Abbaufaktor fur die Deckschichtpolymeren liegt im allgemeinen in einem Bereich 
von 3 bis 15. vorzugsweise 6 bis 10. 

Gegebenenfalls konnen der/den Deckschicht/en die vorstehend fiir die Basis- 
schicht beschriebenen Additive wie Antistatika, Neutralisationsmittel, Gleitmittel 
und/oder Stabilisatoren, sowie gegebenenfalls zusatzlich Antiblockmittel zugesetzt 
werden. Die Angaben in Gew.-% beziehen sich dann entsprechend auf das 
Gewicht der Deckschicht 



• • • •• •• «« 

• * * * • «^^^^ • •••• •••• 
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Geeignete Antiblockmittel sind anorganische Zusatzstoffe wie Siliciumdioxid, 
Calciumcarbonat, Magnesiumsilicat. Aluminiumsilicat, Calciumphosphat und 
dergleichen und/oder unvertragliche organische Polymerisate wie Polyamide, 
Polyester, Polycarbonate und dergleichen, bevorzugt werden Benzoguanamin- 
5 fonmaldehyd-Polymere, Siliciumdioxid und Calciumcarbonat Die wirksame Menge 
an Antiblockmittel liegt im Bereich von 0,1 bis 2 Gew.-%. vorzugsweise 0.1 bis 0,8 
Gew.-%. Die mittlere TeilchengroBe liegt zwischen 1 und 6 ^im. insbesondere 2 
und 5 |im. \A/obei Teilchen mit einer kugelformigen Gestalt, wie in der EP-A- 
0 236 945 und der DE-A-38 01 535 beschrieben, besonders geeignet sind. 

10 

Die erfindungsgemaBe Folie umfaSt mindestens die vorstehend beschriebene 
Basisschicht und eine siegelfahige Deckschicht vorzugsweise beidseitig 
siegelfahige Deckschichten. Gegebenenfalls kann/konnen auch einseitig eine oder 
beidseitig Zwischenschicht/en zwischen der Basis- und der/den Deckschicht/en 
15 aufgebracht werden. 

Bevorzugte Ausfuhmngsformen der Polypropylenfolie sind dreischichtig. Aufbau, 
Dicke und Zusammensetzung einer zweiten Deckschicht kdnnen unabhangig von 
der bereits vorhandenen Deckschicht gewahit werden, wobei die zweite 
20 Deckschicht ebenfalls eine der vorstehend beschriebenen Polymeren oder 
Polymermischungen enthalten kann. welche aber nicht mit der der ersten Deck- 
schicht identisch sein mu(X. 

Die Dicke der siegelfahigen Deckschicht/en ist groSer als 0.1 iim und liegt 
25 vorzugsweise im Bereich von 0.3 bis 3|im, insbesondere 0,4 bis 1.5 |im. wobei 
beidseitige Deckschichten gleich oder verschieden dick sein konnen. 

Die Zwischenschicht/en kann/konnen aus den fur die Deckschichten beschrie- 
benen a-olefinischen Polymeren bestehen. In einer besonders bevorzugten 
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Ausfuhrungsform besteht/bestehen die Zwischenschicht/en aus dem fiir die 
Basisschicht beschriebenen hochisotaktischen Propylenhomopolymeren. Die 
Zwischenschicht/en kann/lconnen die fur die einzelnen Schichten beschriebenen 
ubiichen Additive wie Antistatika, Neutralisationsmittel, Gleitmittel und/oder 
Stabilisatoren, sowie gegebenenfalls zusatziich Antiblockmittel. enthalten. 

Die Dicke der Z\Mschenschicht/en ist groper als 0.3 urn und liegt vorzugsweise im 
Bereich von 1,0 bis 15 jam, insbesondere 1,5 bis 10 urn. 

Die Gesamtdicke der erfindungsgemaBen Polypropylenfolie kann innerhalb weiter 
Grenzen variieren und richtet sich nach dem beabsichtigten Einsatz. Sie betragt 
vorzugsweise 4 bis 60 urn, insbesondere 5 bis 30 urn, vorzugsweise 6 bis 25 ^im, 
wobei die Basisschicht etwa 40 bis 100 % der Gesamtfoliendicke ausmacht. 

Die Erfindung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsge- 
maBen Polypropylenfolie nach dem an sich bekannten Coexbrusionsverfahren. 

Im Rahmen dieses Verfahrens wird so vorgegangen, daB die den einzelnen 
Schichten der Folie entsprechenden Schmelzen durch eine Flachdiise coextrudiert 
werden, die so erhaltene Folie zur Verfestigung auf einer oder mehreren Walze/n 
abgezogen wird, die Folie anschlieBend biaxial gestreckt (orientiert), die biaxial 
gestreckte Folie themnofixiert und gegebenenfalls an der zur Behandlung vor- 
gesehenen Oberflachenschicht corona- oder flammbehandelt wird. 

Die biaxiale Streckung (Orientiemng) wird im allgemeinen aufeinanderfolgend 
durchgefuhrt, wobei die aufeinanderfolgende biaxiale Streckung, bel der zuerst 
langs (in Maschinenrichtung) und dann quer (senkrecht zur Maschinenrichtung) 
gestreckt wird, bevorzugt ist. 
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Zunachst wird wie beim Coextrusionsverfahren ubiich das Polymere brw. die Poty- 
mermischung der einzelnen Schichten in einem Extruder komprimiert und ver- 
fliissigt \A«)bei die gegebenenfalls zugesetzten Additive bereits im Polymer bzw. in 
der Polymermischung enthalten sein konnen. Die Schmelzen \A«rden dann 
5 gleichzeitig durch eine Flachdiise (Breitschlitzdiise) gepreSt, und die ausgepreUte 
mehrschichtige Folie wird auf einer oder mehreren Abzugswalzen abgezogen. 
\A/obei sie abkuhit und sich verfestigt 

Die so erhaltene Folie wird dann langs und quer zur Extrusionsrichtung gestreckt 
10 was zu einer Orientiemng der Molekiilketten fiihrt. Das Langsstrecken wird man 
zweckmaKigerweise mit Hiffe zweier entsprechend dem angestrebten 
Streckverhaltnis verschieden schnellaufender Walzen durchfuhren und das 
Querstrecken mit Hiffe eines entsprechenden Kluppenrahmens. Die Langsstre- 
kungsverhaltnisse liegen im Bereich von 4 bis 8 vorzugsweise 5 bis 6. Die 
15 Querstreckverhaltnisse liegen im Bereich von 5 bis 10. vorzugsweise 7 bis 9. 

An die biaxiale Streckung der Folie schlieSt sich ihre Thermofixierung (Warmebe- 
handlung) an. wobei die Folie etwa 0,1 bis 10 s lang bei einer Temperatur von 100 
bis 160 °C gehalten wird. AnschlieBend wird die Folie in iiblicher Weise mit einer 
20 Aufwickeleinrichtung aufgewickelt. 

Es hat sich als besonders gunstig erwiesen, die Abzugswaize oder -walzen, durch 
die die ausgeprelSte Folie abgekiihit und verfestigt wird. durch einen Heiz- und 
Kiihlkreislauf bei einer Temperatur von 10 bis 100 **C, vorzugsweise 20 bis 50°C. 
25 zu halten. 



Die Temperaturen. bei denen Langs- und Querstreckung durchgefiihrt werden. 
konnen in einem relativ groSen Bereich variieren und richten sich nach den ge- 
wiinschten Eigenschaften der Folie, Im allgemeinen wird die Langsstreckung 
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vorzugsweise bei 80 bis 150 und die Querstreckung vorzugs>A/eise bei 120 bis 
170 X durchgefuhrt 

Bevorzugt >Mrd/werden nach der biaxialen Streckung eine Oder beide Oberflache/n 
der Folie nach einer der bekannten Methoden corona- oder flammbehandelL Die 
Behandlungsintensitat liegt im allgemeinen im Bereich von 37 bis 50mN/m. 
vorzugsweise 39 bis 45 mN/m. 

Bei der Coronabehandlung vArd zweckmalXigerweise so vorgegangen. daB die 
Folie zwischen z\A«i als Elektroden dienenden Leiterelementen hindurchgefiihrt 
wird. wobei zwischen den Elektroden eine so hohe Spannung. meist Wechsel- 
spannung (etwa 5 bis 20 kV und 5 bis 30 kHz), angelegt ist, da(J Spruh- oder 
Coronaentladungen statlfinden konnen. Durch die Spriih- oder Coronaentladung 
wird die Luft oberhalb der Folienoberfiache ionisiert und reagiert mit den Molekii- 
len der Folienoberfiache, so daB polare Einlagerungen in der im wesentlichen un- 
polaren Polymermatrix entstehen. 

Fiir eine Flammbehandlung mit polarisierter Flamme (vgl. US-A-4.622,237) wird 
eine elektrische Gleichspannung zwischen einem Brenner (negativer Pol) und 
einer Kiihlwalze angelegt Die Hohe der angelegten Spannung betragt zwischen 
400 und 3 000 V. vorzugsweise liegt sie im Bereich von 500 bis 2 000 V. Durch die 
angelegte Spannung erhalten die ionisierten Atome eine erhohte Beschleunigung 
und treffen mit groSerer kinetischer Energie auf die Polymeroberflache. Die 
chemischen Bindungen innerhalb des PolymermolekCils werden leichter aufge- 
brochen. und die Radikalbildung geht schneller vonstatten. Die thermische 
Belastung des Potymeren ist hierbei weitaus geringer als bei der Standardflamm- 
behandlung, und es konnen Folien erhalten werden. bei denen die Siegeleigen- 
schaften der behandelten Seite sogar besser sind als diejenigen der nicht behan- 
delten Seite. 
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Die erfindungsgemaBen Folien zeichnen sich durch eine deutlich verbesserte 
Barriere gegenuber Wasserdampf aus. Uberraschenderweise vwurde gefunden. 
dap die guten Barrierewerte die durch die Zugabe von Harz erzielt werden durch 
die Zugabe von Wachs mit einem ausgewahlten Mw von 300 bis 700 noch weiter 
gesenkt \A«rden konnen. Dadurch ist es moglich eine Folie mit auBergewohnlich 
Barrierewerten anzubieten Oder bei vergleichbaren Bamerewerten die nach dem 
Stand der Technik ubiiche Menge an Harz zu reduzieren. 

Zur Charakterisierung der Rohstoffe und der Folien wurden die folgenden IVIeB- 
methoden benutzt 

SchmelzfiuSindex 

Der SchmebfluBindex ^Awrde nach DIN 53 735 bei 21,6 N Belastung und 230 "C 
gemessen. 

SchmelzDunkt 

DSC-Messung, Maximum der Schmelzkurve, Aufheizgeschwindigkeit 20 "C/min. 
Wasserda mpf- und Sauerstoffdurchlassiokeit 

Die Wasserdampfdurchlassigkeit wird gemaB DIN 53 122 Teil 2 bestimmt Die 
Bestimmung der Sauerstoffbanrlerewirkung erfolgt gemaB Entwurf DIN 53 380 Teil 
3 bei einer Luftfeuchte von 53 %. 

TrCibuno 

Die Triibung der Folie wurde nach ASTTVI-D 1003-52 gemessen. 
Glanz 

Der Glanz wunde nach DIN 67 530 bestimmt. Gemessen wurde der Reflektonwert 
als optische KenngroBe fur die Oberfiache einer Folie. Angelehnt an die Normen 
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ASmD 523-78 und ISO 2813 wurde der Einstrahlwinkel mit 60° oder 85» 
eingestellt. Ein Lichtstrahl trim unter dem eingestellten Einstrahlwinkel auf die 
ebene Prufflache und wird von dieser reflektiert bzw. gestreut Die auf den 
photoelektronischen Empfanger aufTallenden Lichtstrahlen werden als proportio- 
nate etektrische GroSe angezeigt Der MeSwert ist dimensionslos und muB mit 
dem Einstrahlwinkel angegeben werden. 

Oberflachenspannunq 

Die Oberflachenspannung wurde mittels der sogenannten Tintenmethode (DIN 
53 364) bestimmt 



Bedruckbarkeit 

Die coronabehandelten Folien wurden 14 Tage nach ihrer Produktion (Kurzzeit- 
beurteilung) bzw. 6 Monate nach ihrer Produktion (Langzeitbeurteilung) bedruckt 
Die Farbhaflung wurde mittels Klebebandtest beurteilt Konnte mittels Klebeband 
wenig Farbe abgelost werden. so wurde die Farbhaftung mit maBig und bei 
deutlicher Farbablosung mit schlecht beurteilt 



ReiBfestiqkeit. Rei pdehnung 

Die Reipfestigkeit und die Reipdehnung werden nach DIN 53455 bestimmt 
E-Modul 

Der E-Modul wird gemap DIN 53 457 bzw. ASTTVl 882 bestimmt 
Bestimmun q des Warmblockverhaltens 

Zur Messung des Warmblockverhaltens werden zwei einseitig filzbeklebte Holz- 
kldtzchen mit den Abmessungen 72 mm x 41 mm x 13 mm in die zu vemiessende 
Folie eingeschlagen und gesiegelt Auf die mit den Filzauflagen zueinanderge- 
kehrten Holzklotzchen wird ein Gewicht von 200 g plaziert und dieser Aufbau in 
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einen auf 70 X vortemperierten Warmeofen gebracht und dort uber 2 h belassen. 
Danach wird fur 30 min auf Raumtemperatur (21 X) abgekuhtt, das Gewicht von 
den Holzklotzchen heruntergenommen und das obere Klotzchen mittels einer 
mechanischen Apparatur vom unteren Klotzchen heruntergezogen. Die 
Auswertung erfolgt uber 4 Einzelmessungen. uber die dann eine maximale 
Abschubkraft (gemessen in N) festgestellt wird. Die Spezifikation ist erfullt. wenn 
keine der Einzelmessungen iiber 5 N liegt. 

Molekular qewichtsbestimmunq 

Die mitlleren Molmassen Mw und Mn und die mitllere Molmassen-Dispersitat 
Mw/Mn wurden in Aniehnung an DIN 55 672. Teil 1. mittels 
Gelpemieationschromatographie bestimmt. Anstelle von THF wurde als 
Elutionsmittel Orthodichlorbenzol veoA^ndet Da die zu untersuchenden 
olefinischen Polymeren bei Raumtemperatur nicht loslich sind. wird die gesamte 
Messung bei erhohter Temperatur («1 35 °C) durchgefiihrt. 

IsotaktischerAnteil 

Der isotaktische Anteil des Homopolymeren kann in Naherung durch die 
unlosliche Fraktlon des Rohstoffes In n-Heptan charakterisiert werden. 
Ubiichenweise fiihrt man eine Soxlet-Extraktion mit siedendem n-Heptan durch, 
wobei es zweckmapig ist das Soxlet anstelle von Granulat mit einem Prepiing zu 
befiillen. Die Dicke des Prepiings sollte hierbei 500 Mikrometer nicht ubersteigen. 
Fur die quantitative Erfassung des n-heptan unloslichen Anteils des Homo- 
polymeren ist es von entscheidender Bedeutung. eine ausreichende Extraktions- 
zeit von 8 bis 24 Stunden sicherzustellen. 

Die operationelle Definition des isotaktischen Anteils PPi^o in Prozent ist gegeben 
durch das Verhaltnis der Gewichte der getrockneten n-heptanunl6slichen Fraktion 
zur Einwaage: 
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PPbo - 100x(n-heptanunl6sliche Fraktion/Einwaage) 

Eine Analyse des getrockneten n-Heptan-Extraktes zeigt, dap dieser in der Regel 
nicht aus reinem ataktischen Propylenhomopolymeren besteht Bel der Extraktion 
werden auch aliphatische und olefinische Oligomere. insbesondere isotaktische 
Oligomere sowie auch mdgliche Zusatzstoffe wie z. B. hydrierte Kohlenwasser- 
stoffharze und Wachs, miterfapt 

Kettenisotaxie-lndex 

Der oben definierte isotaktische Antell PPj^ bestimmt als n-heptan unloslicher 
Anteil ist fur die Charakterisierung der Kettenisotaxie des Homopolymeren nicht 
ausreichend. Es erweist sich als sinnvoll. den Kettenisotaxie-lndex II des 
Homopolymeren mittels hochauflosender "C-NMR-Spektroskopie zu bestimmen, 
wobei als NMR-Probe nicht der Originalrohstoff. sondem dessen 
n-heptanunl6sliche Fraktion zu wahlen ist Zur Charakterisiemng der Isotaxie von 
Polymerketten benulzt man in der Praxis meist den "C-NMR-spektroskopischen 
Triaden-lsotaxie-lndex 11 (Triaden). 

Bestimmuno des triad enbezooenen Kettenisotaxie-lndex II fTriaden^ 

Die Bestimmung des Kettenisotaxie-lndex II (Triaden) des n-heptanunl6slichen 

Anteils des Homopolymeren sowie der Folie wird aus dessen bzw. deren "C- 

NMR-Spektrum bestimmt Man vergleicht die Intensitaten von Triaden-Signalen, 

welche aus den Methylgruppen mit unterschiedlichen lokalen Umgebungen 

resuitieren. 



Hinsichtlich der Auswertung des '^C-NMR-Spektrums sind zwei Falle zu unter- 
scheiden: 



A) Der untersuchte Rohstoff ist ein Propylenhomopolymer ohne statistischen 
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C2-GehalL 

B) Der untersuchte Rohstoff ist ein Propylenhomopolymer mit einem geringen 
statistischen (^Gehalt, imfolgenden Ca-Ca-Copolymer genannt 

Fall A: 

Der Kettenisotaxie-lndex des Homopolymeren wird aus dessen ^='C-NMR-Spek- 
trum bestimmt Man vergleicht die Intensitaten von Signalen. welche aus den 
Methylgruppen mit unterschiedlicher Umgebung resultieren. Im "C-NMR-Spek- 
trum eines Homopolymeren treten Im \A/esentlichen drei Gruppen von Signalen, 
sogenannte Triaden, auf. 

1. Bel einer chemischen Verschlebung von etwa 21 bis 22 ppm tritt die "mm- 
Trlade" auf, welche den Methylgaippen mit links und rechts unmlttelbar 
benachbarten Methylgruppen zugeordnet \Mrd. 

2. Bel einer chemischen Verschlebung von etwa 20.2 bis 21 ppm tritt die "mr- 
Triade" auf, welche den Methylgruppen mit links Oder rechts unmlttelbar 
benachbarten Methylgruppen zugeordnet wIrd. 

3. Bel einer chemischen Verschlebung von etwa 19,3 bis 20 ppm tritt die "n-- 
Triade" auf, welche den Methylgruppen ohne unmlttelbar benachbarte 
Methylgruppen zugeordnet wIrd. 

Die Intensitaten der zugeordneten Signalgruppen w erden als Int egral der Signale 
bestimmt. Der Kettenisotaxie-lndex ist wie folgt definiert: 



IITriaden = '^"^ ^'^ '^'^ . iqq 

J nan ^ J mr ^ J rr 
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worin Jn™, und J„ die Integrate der zugeordneten Signalgruppen bedeuten. 
Fall B: 

5 Abb. 1 ist eine schematisch vergroperte Darstellung eines "C-NMR Spektrums 
von einem Ethylen-Propyten-Copolmeren. Die chemische Verschiebung der inter- 
essierenden Methylgruppen liegt Im Bereich 19 bis 22 ppm. Wie In Abb. 1 ersicht- 
lich kann das Spektrum der Methylgruppen in drei Blocke unterteilt werden. In 
diesen Blocken erscheinen dfe CHa-Gruppen in triadischen Sequenzen. deren 
1 0 Zuordnung zu den lokalen Umgebungen im folgenden naher erlautert wird: 

Block 1: 



15 



20 



CHg-Gruppen in der PPP-Sequenz (mm-Triade) 

C C C 

I I I 
-C-C-C-C-C-C- 

Block 2: 

CHj-Gruppen in der PPP-Sequenz (mr oder nn-Triaden) 

C C 



■C-C-C-C-C-C- 

I 

C 
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und CHa-Gruppen in der EPP-Sequenz (m-Kette): 



C C 
I I 

-C-C-C-C-C-C- 

Block 3 

CHs-Gmppen in der PPP-Sequenz (rr-Triaden): 

C 

-C-C-C-C-C-C- 
C C 

CH3-Gruppen in einer EPP-Sequenz (r-Kette): 

C 

-C-C-C-C-C-C- 

c 

CH3-Gnjppen in einer EPE-Sequenz: 

C 

-C-C-C-C-C-C- 



Bei der Bestimmung des triadenbezogenen Kettenisotaxie-index II (Triaden) des 
n-heptanunl6slichen Anteils eines Ethylen-Propylen-Copolymers werden nur PPP- 
Triaden in Betracht gezogen, d. h. nur solche Propylen-Einheiten. die zwischen 
zwel benachbarten Propylen-Einheiten liegen (siehe auch EP-B-0 115 940, Seite 
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3, Zeilen 48 und 49). 

Die Definition des Triaden-lsotaxie-lndex eines Ethylen-Propyien-Copolymeren 
lautet 

II CTriaden) = 1 00x(J,^Jppp) 
Berechnung des Kettenisotaxie-lndex eines Ethylen-Propylen-Copolymers: 
1 • Jmm ist gegeben durch das Peakintegral von Block 1 . 

2. Berechne das Integral (Jgesamt) alter Methylgruppenpeaks in den BIdcken 1, 
2 und 3. 

3. Durch einfache Betrachtungen lapt sich zeigen, dap Jppp=Jgesan*-JEPP-JEPE. 
Probenvorbereitung und Messung: 

60 bis 100 mg Polypropylen werden in 10 mm-NMR-R6hrchen eingewogen und 
Hexachlorbutadien und Tetrachlorethan in einem Mischungsverhaltnis von etwa 
1.5:1 zugegeben, bis eine Fullhohe von ca. 45 mm en-eicht isL Die Suspension 
wird so lange (in der Regel ca. eine Stunde) bei ca. 140 "C aufbewahrt, bis eine 
homogene Losung entstanden ist Urn den Losevorgang zu beschleunigen. wird 
die Probe von Zeit zu Zeit mit einem Glasstab geriihrt 

Die Aufnahme des "C-NMR-Spektrums erfolgt bei erhohter Temperatur (in der 
Regel 365 K) unter StandardmeSbedingungen (halbquantitativ). 

Referenzen: 

W.O. Grain, Jr., A Zambelli, and J.D. Roberts, Macromolecules. 4,330 (1971) 
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A Zambelli. G. Gatli. C. Sacchi. W.O. Grain. Jr., and J.D. Roberts. Macromolecu- 
les. 4.475 (1971) 

C.J. Carnian and C.E. Wilkes. Rubber Chem. Technol. 44,781 (1971) 
Beispiel 1 

Es vwurde durch Coextnjsjon und anschlielSende stufenweise Orientierung in 
Langs- und Querrichtung eine transparente dreischichtige Folie mit symmetri- 
schem Aufbau mit einer Gesamtdicke von 20 pirn hergestellL Die Deckschichten 
batten eine Dicke von jeweils 0,6 fim. 



hochisotaktlsches Propylenhomopolymer mit einem 
Schmelzpunkt von 166 "C und einem SchmelzfluBindex von 
3,4 g/IOmin n-heptanunl6slicher Anteil einen Kettenisotaxie- 
Index von 98 % hatte. 

Kohlenvwasserstoffharz Enweichungspunkt 120 »C) mit einem 
mittleren Molekulargewicht Mw von 1000. 
Polyethylenwachs mit einem mittleren Molekulargewicht Mn 
von 500 und Molekulargewichtsverteilung Mw/Mn von 1,08 
N.N-bis-ethoxyalkylamin (Antistatikum) 



A-Basisschicht: 
88,85 Gew.-% 

10.0 Gew.-% 
3,0 Gew.-% 
0.15 Gew.-% 



B-Deckschichten: 



ca. 75 Gew.-% 
ca. 25 Gew.-% 



statistisches Ethylen-Propylen-Copolymeres mit einem C2- 
Gehalt von 4.5 Gew.-% 

statistische Ethylen-Propylen-Butylen-Terpolymer mit einem 
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Ethylengehalt von 3 Gew.-% und einem Butylengehalt von 7 
Gew.-% (Rest Propylen) 

SiOz als Antiblockmittel mit einer mittleren TeilchengroBe von 
2 urn 

Polydimethylsiloxan mit einer Viskositat von 30 000 mm^/s 
Die Herstellungsbedingungen in den einzelnen Verfahrensschritten waren: 



Extmsion: Temperaturen Basisschicht 260 °C 

Deckschichten: 240 "C 

Temperatur der Abzugswaize: 20 "C 

Langsstreckung: Temperatur: 110*0 

Langsstreckverhaltnis: 5,5 

Querstreckung: Temperatur: 160 "C 

Querstreckverhaltnis: 9 

Fixierung: Temperatur 140 »C 

Konvergenz: 20 % 



Bei dem Querstreckverhaltnis = 9 liandelt es sich um einen Effektiwwert Dieser 
Effektivwert berechnet sich aus der Endfolienbreite B, reduziert um die zweifache 
Saumstreifenbreite b, dividiert durch die Breite der langsgestreckten Folie C, 
ebenfalls um die z>A«ifache Saumstreifenbreite b reduziert 

Beispiel 2 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. An Stelle des 
hochlsotaktischen Propylenhomopolymers wurde ein iibllcher Rohstoff mit einem 
Schmelzpunkt von 165X und einem SchmelzfluBindex von 3,5 g/IOmin 
eingesetzt Der Kettenisotaxieindex des n-heptanunl6slichen Anteils dieses 
Polypropylens betrug 94%. Die ubrige Zusammensetzung und die 



0,33 Gew.-% 
0,90 Gew.-% 
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Herstellbedingungen wurden gegenuber Beispiel 1 nicht geandert 
Beispiel 3 

Es vwurde eine Folie me in Beispiel 2 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 2 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht 8 Gew.-% des gleichen Koh- 
lenwasserstoffharzes. Die ubrige Zusammensetzung und die Herstellbedingungen 
wurden gegenuber Beispiel 2 nicht geandert 

Beispiel 4 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 1 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht 8 Gew.-% des gleichen Koh- 
lenwasserstoffharzes. Die ubrige Zusammensetzung und die Herstellbedingungen 
wurden gegenuber Beispiel 1 nicht geandert 

Beispiel 5 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 4 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 4 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht 5 Gew.-% des gleichen 
Polyethylenwachses. Die ubrige Zusammensetzung und die Herstellbedingungen 
wurden gegenuber Beispiel 4 nicht geandert 

Vergleichsbeispiel 1 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 3 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 3 enthielt die Folie jetct in der Basisschicht kein Polyethylenwachs. Die 
ubrige Zusammensetzung und die Herstellbedingungen wurden gegenuber 
Beispiel 3 nicht geandert 

Vergleichsbeispiel 2 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 3 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 3 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht kein Kohlenwasserstoffharzes. 
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Die ubrige Zusammensetzung und die Herstellbedingungen wurden gegeniiber 
Beispiel 3 nicht geandert 

Vergleichsbeispiel 3 

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 3 beschrieben hergestellt Im Unterschied zu 
Beispiel 3 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht ein Polyethylenwachs mit 
einem mittleren Molekulargewicht Mn von 1000 und einer Molekulargewichts- 
verteilung Mw/Mn von ebenfalis 1,08. Die ubrige Zusammensetzung und die 
Herstellbedingungen \AAjrden gegeniiber Beispiel 3 nicht geandert. 

Vergleichsbeispiel 4 

Es \A/urde eine Folie wie in Beispiel 3 beschrieben hergestellt. Im Unterschied zu 
Beispiel 3 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht ein Kohlen\A/asserstoffharz mit 
einem mittleren Molekulargewicht Mw von 2000. Die ubrige Zusammensetzung 
und die Herstellbedingungen wurden gegenuber Beispiel 3 nicht geandert. 

Vergleichsbeispiel 5 

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 1 beschrieben hergestellt Im 
Unterschied zu Vergleichsbeispiel 1 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht das 
in Beispiel 1 beschriebene hochisotaktische Propylenhomopolymer. Die ubrige 
Zusammensetzung und die Herstellbedingungen wurden gegenuber 
Vergleichsbeispiel 1 nicht geandert. 

Vergleichsbeispiel 6 

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 3 beschrieben hergestellt Im 
Unterschied zu Vergleichsbeispiel 3 enthielt die Folie jetzt in der Basisschicht das 
in Beispiel 1 beschriebene hochisotaktische Propylenhomopolymer. Die ubrige 
Zusammensetzung und die Herstellbedingungen wurden gegenuber 
Vergleichsbeispiel 3 nicht geandert. 
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Die Wasserdampfbaniere der Folien nach den Beispielen und Vergleichs- 
beispielen sind in der nachstehenden Tabelle zusammengefaBL 
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TABELLE 



erfindungsgemaSe 
Beipiele 


Wasserdampfdurchlassig- 
keit 
DIN 53 122 
g 20um/m^ d 


Vergleichs- 
beispiele 


Wasserdampfdurchlassig- 
keit 
DIN 53 122 
g 20um/m^ d 


B1 


0,45 


VB1 


0.95 


82 


0,56 


VB2 


1.08 


83 


0,62 


VB3 


0.97 


84 


0.53 


VB4 


1.05 


85 


0,46 


VB5 


0.85 






VB6 


0.87 



B = Betspiel; VB = Vergleichsbeispiel 
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Patentanspruche 

1. Mehrschichtige biaxial orientierte Polypropylenfolie aus einer 
Basisschicht und mindestens einer siegetfahigen Deckschicht, welche in ihrer 
5 Basisschicht eine Kombination aus Harz und Wachs enthalt dadurch 
gekennzeichnet, da(2 die Basisschicht ein Harz mit einem mittleren 
Molekularge\Ancht Mw von 600 bis 1500 und ein Wachs mit einem mittleren 
Molekulargewicht Mn von 200 bis 700 enthalt 

10 2. Polypropylenfolie gemap Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dap der 

n-heptan unldsliche Anteil des Polypropylens der Basisschicht einen 
Kettenisotaxie-lndex, gemessen mittels ^^C-NMR-Spektroskopie, von mindestens 
95 % aufweist 



15 3. Polypropylenfolie gemaH Anspruch 1 und/oder 2, dadurch gekenn- 

zeichnet, daU die Basisschicht ein Polypropylen enthalt, dessen MJMn 1 bis 10 
ist. 

4. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 3, 
20 dadurch gekennzeichnet, dali das Propylenpolymer der Basisschicht peroxidisch 

abgebaut ist oder mittels Metallocenkatalysator hergestellt ist. 

5. Polypropylenfolie gemalJ einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, dap sie als Harz ein nichthydriertes Styrolpolymerisat, 

25 ein Methylstyrol-Styrol-Copolymerisat, ein Pentadien- bzw. Cyclopentadiencopoly- 
merisat ein a- oder B-Pinen-Polymerisat, Kolophonium oder Kolophoniumderivate 
Oder Terpenpolymerisate und hydrierte Verbindungen hiervon bzw. ein hydriertes 
a-Methylstyrol-Vinyltoluol-Copotymerisat oder gegebenenfalls Mischungen von 
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diesen enthalt 

6. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet. dap das Kohlen\wasserstoffharz in einer Menge von 1 
bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Basisschicht. enthalten ist 

7. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 6. 
dadurch gekennzeichnet, dap das Wachs in einer Menge von 1 bis 10 Gew,-%, 
bezogen auf das Gewicht der Basjsschicht, enthalten ist 

8. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 7. 
dap das Wachs ein Polyethylen>A«chs mit Mw/Mn von 1 bis 2 ist 

9. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 8. 
dadurch gekennzeichnet. dap das Wachs ein makrokristallines Paraffin 
(Paraffinwachs) oder ein mikrokristallines Paraffin (Mikrowachs) ist 

10. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet, dap sie beidseitig eine siegelfahige Deckschicht aus 
a-olefinischen Polymeren aufweist 

11. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 10. 
dadurch gekennzeichnet, daB dap das Polymere der Deckschicht/en peroxidisch 
abgebaut ist und der Abbaufaktor im Bereich von 3 bis 15. vorzugs>A/eise 6 bis 10, 
liegt 

12. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 11. 
dadurch gekennzeichnet, dad ein- oder beidseitige Zwischenschicht/en aus 
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a-olefinischen Polymeren z\A/ischen der Basis- und der/den Deckschicht/en 
angebracht ist/sind. 

13. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 12. 
dadurch gekennzeichnet, dap die Dicke der Folie 4 bis 60 ixm. insbesondere 

5 bis 30 ^im und vorzugs>A/eise 6 bis 25 |im betragt. \A/obei die Basisschicht etwa 40 
bis 60 % der Gesamtdicke ausmacht 

14. Polypropylenfolie gemali einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 13, 
dadurch gekennzeichnet. daB die Basisschicht Antistatikum, vorzugs\A/eise 
tertiares aliphatisches Amin, enthalL 

15. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 14. 
dadurch gekennzeichnet dap die Deckschicht/en Gleitmittel, vorzugsweise 
Polydimethylsiloxan. und Antiblockmittel, vorzugsweise Si02. enthalt/enthalten. 

16. Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 15, 
dadurch gekennzeichnet. dap alle Schichten der Folie Neutralisationsmittel und 
Stabilisator enthalten. 

17. Verfahren zur Herstellung einer Polypropylenfolie gemap Anspmch 1, 
dadurch gekennzeichnet. dap die Orientierung in Langsrichtung mit einem 
Langsstreckverhaltnis von 5:1 bis 9:1 und in Querrichtung mit einem Querstreck- 
verhaltnis von 5:1 bis 10:1 erfolgt ^ 

18. Verwendung der Polypropylenfolie gemap einem oder mehreren 
Anspriichen 1 bis 16 als Verpackungsfolie, vorzugs\A^jse Zigaretteneinschlags- 
folie. 
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19. Verwendung einer Mischung aus Polypropylen und Harz mit einem 
mittleren Molekulargewicht Mw von 600 bis 1500 und Wachs mit einem mlttleren 
Molekulargewicht Mn von 200 bis 700 bei der Herstellung von orientierten 
Polypropylenfolien zur Verbessemng der Wasserdampfbarriere. 
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Zusammenfassung: 

Sieqelfahiqe biaxial orientierte Poivpropvlenfolie mit verbesserten Eigenschaften 
hinsichtlich Barriere 

5 

Es wird eine mehrschichtige, siegelfahige biaxial orientierte Polypropylenfolie 
beschrieben, \A/elche aus einer Basisschicht und mindestens einer siegeffahigen 
Deckschicht aufgebaut ist Die Basisschicht enthalt 1 bis 15 Gew.-% eines Harzes 
mit einem mittleren Molekulargewicht Mw von 600 bis 1500 und 1 bis 6 Gew.-% 
10 eines Wachses mit einem mittleren IVIolekulargeNMcht Mn von 200 bis 700. Der n- 
heptan unlosliche Anteil des Polypropylens der Basisschi'^t hat einen 
Kettenisotaxie-index. gemessen mittels ^^C-NMR-Spektroskopie, von mindestens 
95%. Es wird ebenfalls ein Verfahren zur Herstellung der Folie und ihre 
VenA^endung beschrieben. 

15 
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